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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Trennung 
eines Ammoniak-Kohlendioxid-Gasgeinisches, dasz. B. 
aus dem Abgas derHarnstoifherstellungaus Ammoniak 
und Kohlensaure oder der Melaminsynthese aus Harn- 
stoff gemaB der Gieichung 5 

6 (NHo)2CO QNaCNHa)^ -h 6 NH3 +.3 CO, 
erhalten wird, unter Absorption des Kohlcndioxid- 
gases mittels einer ammoniakreichen Ammoncarbonat-. 
losung. 

Die Abgase weisen meistens einen zusatzlichen, ver- 10 
fahrensbedingten UberschuB an Ammoniak und 4 bis 
20 *^/o Kohlensaure auf . Um das Ammoniak bei diesen 
Synthesen im Kreislauf fiihren zu konnen, ist es not- 
wendig, die Kohlensaure vom Ammoniak zu trennen. 
Dies geschieht iiblicherweise durch Waschen des 15 
Abgases mit Ammoniakwasser, wobei die Kohlensaure 
unter Bildung einer Ammoncarbonatlosung aufge- 
nommen wird. Diese Ammoncarbonatlosung enthalt 
stets eine gewisse Menge an gelostem Ammoniak, die 
mit der Ammoncarbonatlosung aus dem Verfahren 20 
ausgeschleust wird und durch frisches Ammoniak 
ersetzt werden muB. 

Die anfallende Ammoncarbonatlosung muB auf- 
gearbeitet werden, da sie kein direkt verkaufsfahiges 
Produkt darstellt. Sie kann beispidsweise mit Schwef el- 25 
saure neutralisiert und zu Ammonsulfat aufgearbeitet 
werden- Bei der Synthese von Melamin wiirden bei- 
spielsweise je Tonne erzeugten Melamins auf diese 
Weise etwa 5 Tonnen Ammonsulfat anfallen. 

Die USA.-Patentschrift 2 977 197 beschreibt ein 30 
Verfahren zur Gewinnung von Ammoniak aus Kohlen- 
dioxid enthaltendem Ammoniakwasser, wobei das 
Ammoniak als solches in einer Fraktionierkolonne mit 
einer groBen Anzahl von Boden in einem Druckr und 
Temperaturgefalle abgetrennt und das Kohlendioxid 35 
mittels organischer oder anorganischer Basen absor- 
biert wird. Diese Art der Aufarbeitung erfordert aber 
nicht nur die Verwendung einer Anlage zur Regene- 
rierung der COg-Absorptionslosung, sondem auBer der 
Anwendung erhohter Driicke auch auBergewohnlich 40 
hohe Ternperaturen (bis etwa 215° C) zur Abtrennung 
des Ammoniaks in der Rektifikationssaule. 

Ferner ist ein Verfahren bekannt, Gaswasser aus den 
Kokereibetrieben auf destillativem Wegeaufzuarbeiten. 
Dieses mit einem Gehalt von etwa 1 Gewichtsprozent 45 
NH3 und annahemd der gleichen Gewichtsmenge COj 
sowie geringeren HsS-Mengen enlslehende Abfall- 
produkt wird zunachstverdichtet, d, h. aufkonzentriert. 
Diese so verdichtete Losung enthalt iiblicherweise 
etwa 170 g NH3, 140 g CO2 ,30 g H^S im Liter Ammo- 50 
niakwasser und muB fixr Transportzwecke noch ent- 
sauert werden. 

GemaB einer dort beschriebenen Variante gelingt 
diese Entsauerung durch Erhitzen unter Druck, wobei 
das Ammoniak praktisch vollstandig in Losung bleibt, 55 
wahrend etwa bis zu zwei Drittel der in Losung frei 
oder gebunden vorhandenen Menge an CO2 und fast 
das ganze H2S abgetrieben werden (Archiv fiir berg- 
bauliche Forschung, 3 [1942], S. 54). Im Gegensatz 
dazu enthalt aber ein NHg-COa-Gasgemisch, wie es 60 
beispielsweise aus dem Abgas bei der Harnstoff- oder 
Melaminsynthese erhalten wird, keinen Schwefel- 
wasserstoff. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Ver- 
fahren zur Trennung eines Ammoniak-Kohlendioxid- 65 
-Gasgemisches unter Absorption des COa-Gases mittels 
einer ammoniakreichen Ammoncarbonatlosung, das 
dadurch gekennzeichnet ist, daB diese anschlieBend bei 



Atmospharendruck soweit wie mogh'ch in an\si 
bekannter Weise durch fraktionierte Desorption in c 
Warme vom gelosten Ammoniak befreit und c 
Ammoniakgas aufgefangen wird, worauf nach an si 
bekannter Methode in einer anderen Kolonne aus c 
verbleibenden, konstant siedenden Ammoncarbon: 
losung durch Destination unter erhohtem Druck u 
unter Aufgabe einer geringen Menge Wasser am Kc 
der Druckkolonne reine Kohlensaure abgetrennt u: 
aufgefangen wird, wobei der aus einer ammonia 
reichen Ammoncarbonatlosung bestehende Riicksta: 
in die Kohlendioxidabsorption zuriickgefiihrt wird. 

Unterwirft man solche ammoniakreiche Ammo 
karbonatlosungen bei Atmospharendruck einer fra 
tionicrten Destination, so entweicht am Kopf d 
Kolonne Ammoniak, und die Losung verarmt dara 
Dies kann so lange fortgesetzt werden, bis ein konsta 
siedendes Gemisch erreicht ist, worauf CO2 und Nl 
bei konstantem Siedepunkt abdestillieren. Die Z 
sammensetzung des konstant siedenden Gemisch 
hangt von dessen Gehalt an Ammoncarbonat ab ui 
liegt beispielsweise bei einer 45 **/oigen Ammoncarbon^ 
losung bei 2,1 % gelostem Ammoniak. Diese L^ui 
kann bei Atmospharendruck nicht weiter aufg^' _^t( 
werden und wird deshalb der Destination unter j:mi< 
unterworfen, so daB am Kopf der Druckkolonne m 
Kohlensaure entweicht 

Es ist nicht notwendig, die ganze in der ammoniak 
lischen Ammoncarbonatlosung vorhandene Kohle: 
saure zu entfemen. Es geniigt, einen Teil derselbc 
durch die Druckdestillation zu entfernen und die en 
stehende, ammoniakalische Ammoncarbonatlosung : 
den Kohlensaurewascher riickzufiihren, wo sie wied« 
Kohlensaure aufnimmt und so den Kreislauf schlief 
Das erfindungsgemaBe Verfahren soli am Beispiel di 
Aufarbeitung der bei der Melaminsynthese aus Han 
stoff anfallenden Abgase an Hand der Abbildting nah« 
erl^utert werden. Das vom Syntheseofen kommem 
heiBe Gasgemisch, bestehend aus Ammoniak, Kohlei 
saure, nicht umgesetzter CyansaureundMelamindamj 
wird im Wascher 1 mit Wasser abgekiihlt Man erha 
eine Melaminsuspension, die zur Abtrennung di 
Melamins iiber die Zentrifuge 6 geht und deren Filtr; 
in den Wascher 1 riickgefiihrt wird, sowie ein Gasg* 
misch, das Anmnoniak, Kohlensaure und Wasser^^*^ 
enthSlt. Der Rest an nicht umgesetzter Cyan^ 
wird im Wascher 1 teils mit Wasser zu Ammoniak un 
Kohlensaure hydrolysiert, teils mit Ammoniak i 
Harnstoff riickverwandelt. Zur Ausschleusung diesi 
Hamstoffs wird ein geringer Anteil der Mutterlau| 
nach Passieren der Zentrifuge 61aufend abgezogen. Di 
den Wascher 1 verlassende Gas wird in einem Al 
sorptionsturm 2 mit im Kreislauf gefiihrter ammon 
akalischer Ammoncarbonatlosung von der Haup 
menge der Kohlensaure und im nachgeschaltete 
Absorptionsturm 3 praktisch vollstandig von d< 
Kohlensaure befreit. Nach Entfernung des restiiche 
Wasserdampfes im Trockner? kann das Ammonia 
in die Melaminanlage riickgefiihrt werden. 

Die den Absorptionsturm 2 verlassende Ammoi 
carbonatlosung ist beim Betriebsdruck (Atmospharei 
druck) der Anlage mit Ammoniak gesattigt. Sie wir 
in einer Stripperkolonne 4 vom iiber wiegenden Te 
des gelosten Ammoniaks befreit und sodann mitte! 
einer . PreBpumpe in die Destillationskolonne 5, di 
unter Druck arbeitet, eingepumpt Die die Kolonne 
verlassenden Briiden werden in die Kolonne 8 gefuhr^ 
Am Kopf dieser Kolonne 8 wird eine geringe Meng 
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Wasser aufgegeben und uber ein Entspannungsventil 
reine Kohlensaure abgezogen. DerSumpf derKolonneS 
ist beheizt, hier wird eine ammoniakreiche Ammon- 
carbonatlosung abgezogen und in den Kohlensaure- 
absorber 2 und den Melaminwascher 1 riickgef uhrt. 5 

Die Temperaturen im Melaminwascher 1 liegen 
zwischen 65 und 80° C, im Kohlensaurewascher 2 
zwischen 35 und 55° C, im NachwascherS zwischen 
5 und 30° C, im Sumpf der Kolonne 4 zwischen 73 und 
80" C und im Sumpf der Druckkolonne 5 zwischen lo 
120 und 170° C. Der Druck in der Kolonne 5 liegt 
zwischen 5 und 80 Atmospharen. 

B ei spiel 

Eine Anlage, wie sie in der Abbildung gezeigtist, 15 
wurde im ersten Teil (1, 2, 3, 4, 7) bei Atmospharen- 
druck, im zweiten Teil (5, 8) bei 10 atii betrieben. 

Die in den Ammoniakstripper 4einlaufende Ammon- 
carbonatlosung enthielt 0,22 t/h CO2, 0,25 t/h NH3 
und 0,53 t/h HoO, der Ablauf des Strippers 0,22 t/h 20 
CO2, 0,19 t/h NH3 und 0,53 t/h HoO. Ober Kopf des 
Strippers 4 entwichen 0,06 t/h NH3. Am Kopf der 
Druckkolonne 8 wurden 0,10 t/h Wasser aufgegeben, 
und es entwichen 0,10 t/h COg. Aus dem Sumpf der 



4 

Druckkolonne 5 wurden 0,12 t/h COo, 0,19 t/h NH3 
und 0,63 t/h HoO entnommen. Diese Losung wurde 
in den Mclamin- und den Kohlensaurewascher riick- 
gefuhrt. 

Patentanspruch: 

Verfahren zur Trennung eines Ammoniak-Koh- 
lendioxid-Gasgemisches unter Absorption des COo- 
Gases mittels einer ammoniakreichen Ammon- 
carbonatlosung, dadurch gekennzeic fa- 
ne t, daB diese anschlieBend bei Atmospharen- 
druck soweit wie moglich in an sich bekannter 
Weise durch fraktionierte Desorption in der Warme 
vom geldsten Ammoniak befreit und das Ammo- 
niakgas aufgefangen wird, worauf nach an sich 
bekannter Methode in einer anderen Kolonne aus 
der verbleibenden, konstant siedenden Ammon- 
carbonatlosung durch Destination unter erhohtem 
Druck und unter Aufgabe einer geringen Menge 
Wasser am Kopf der Druckkolonne reine Kohlen- 
saure abgetrennt und aufgefangen wird, wobei der 
aus einer ammoniakreichen Ammoncarbonatlosung 
bestehende Riickstand in die Kohlendioxidab- 
sozption zuriickgef Cihrt wird. 
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